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(§) Verfahren und Anlage zur Entfernung von radioaktivem Caesium aus Suspensionen, Losungen und ahnlichen 
Flussigkeiten 

Zur Dekontaminierung von radioaktives Caesium enthal- 
tendan Stoffen wis z. B. Molkepulver, wird aine Losung her- 
gestellt, in einem Filter die fur einen lonenaustausch unge- 
eigneten Telle der Losung wie z. B. EiweiS abgetrennt und 
aus dem Permeat das Caesium durch lonenaustausch ent- 
fernt. Oas Permeat wird dem Retentat wieder zugefugt, bis 
die Radioaktivitat der behandelten Losung ausreichend 
niedrigist. 

ErflndungsgemaG werden als lonenaustauschermaterial 
Ammonium-Kupfer-Hexacyanoferrat und sich hieraus bil- 
dende andere Komplexe verwendet, die auf kleinen, hoch- 
porosen Kugein aus Kunststoff angelagert sind. Bevorzugte 
Verfahrensbedingungen sind im lonenaustauscher eine 
Reaktionszeit vori 10 bis 12 Minuten, eine Temperatur von 
~ etwaCO'CundeinpH-WenvonetwaS. 

Die Anlage fur das Verfahren ist so ausgelegt. da& irotz 
chargenweiser Behandlung in einzelnen Schritten Filtration, 
lonenaustausch und die Abgabe des dekontamlnierten Pro- 
dukts im wesentlichen kontinuierlich erfolgen kdnnen und 
kann so ausgebildet sein, daS eine hohe Beladung des lo- 
nenaustauschers bei sehr geringer Aktivitat des behandel- 
ten Produkts erreicht wird. 
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Beschreibung sichis der vorstehend angegebenen Versuche mit einer 
Pilotanlage bestehen auch gegen dieses Verfahren ge- 

DieErfindungbeziehtsichaufein Verfahrenundeine wisse Bedenken, z.B. beziiglich des Emweichens von 

Aniage zur Entfernung von radioaktivem Caesium aus Hexacyanoferrai-Anionen in das Produkt. Nachteilig ist 

Suspensionen. Losungen und ahnlichen Fliissigkeiien. 5 auch. daB der zugemischte lonenaustauscher in einem 

insbesondere aus organischen Stoffen, die als Lebens- weitcren Verfahrensschritt wieder abgetrcnnt werden 

mittel Oder Futtermittei vorliegen und nach einer Redu- muB und dafl bei Verwendung einer durchstromten. 

zierung der Radioaktivitat unter einen zulassigen Wert durch feine Siebe begrenzten Patrone eine feinkomige 

noch einer Verwertungzugefuhrt werden konnen. Fiillung einen groBen. die Leistung einschrankenden 

Nach einem alteren Vorschlag, dem sogenannten Roi- 10 DurchfiuBwiderstand aufweist 

ner- Verfahren (vergl. Suddeutsche Zeiiung Nr. 41, S. 1 1 Aufgabe der voriiegenden Erfindung ist es. die vorste- 

vom 19.02.1987) wird radioaktives Caesium enthalten- hend beschriebenen Verfahren weiier zu verbessern, so 

des Molkepulver aufgeldst, durch Ultrafiltration in ein daB bei der Entfernung von radioaktivem Caesium aus 

eiweiBhaltiges Retentat und eine Lactose-Salz-Losung Suspensionen. Losungen und sonstigen Fliissigkeiten ei- 

als Permeat getrennt und dieses Permeat einem mehr- 15 ne Beeinflussung des Produkts durch das lonenaustau- 

stufigen lonenausiausch zugefiihrt. in dessen letzter schermaterial vermieden und das Verfahren weiter opti- 

Stufe das Caesium an einem ionenaustauschermateriai miert wird, sowie eine Aniage vorzusehen, in der das 

angereichen wird. Als ein fiir den lonenaustausch vor- Verfahren in vorteilhafter Weise gegebenenfalls auch 

gesehenes, fur Caesium selektives Material wurde Am- bei unterschiediicher Zusammensetzung des Produktes 

moniummolybdatophosphat vorgeschiagen. Alternativ 20 durchgefiihrt werden kann. 

wurde angeregl, Ammonium-Eisen-Hexacyanoferrai Zur Losung dieser Aufgabe siehi die Erfindung die 

auf einem Trager zu verwendea Dieses AEHCF ist als Aufteiiung von Flussigkeitsstromen vorzugsweise durch 

"Giese-Salz'bekanntgeworden.gehortzuden kolloidal Ultrafiltration und die die Behandlung eines Caesium 

idslichen Berliner- Blau-Verbindungen oder Eisen (III) enthaltenden Stromes durch lonenaustausch in im we- 

hexacyanoferraten (II) und ist beispielsweise in DE-OS 25 sentlichen einer Stufe vor und verwendet als fiir Caesi- 

36 30 492 mit seinen caesiumbindenden Eigenschaften um selektives Ionenaustauschermateriai auf einem ku- 

beschrieben. Das eiweiBhaltige Retentat aus der Ultra- gelformigen, porosen Trager befindiiche Komplexe, die 

filtration und das von Caesium weitgehend befreiie Per- aus Di-Ammonium-Kupfer-Hexacyanoferrat (NH4)2 

meat werden nach einem alteren Vorschlag in einen der Cij(iI)[Fe(lHXCNb)] bestehen oder durch eine wenig- 

Ultrafiltration vorgeschaiteten Batchbehalter solange 30 siens einmalige Beschichiung mit Ammonium-Kupfer- 

zuriickgefiihrt. bis in diesem die Radioaktivitat unter Hexacyanoferrat auf dem Trager erzeugt werden, wo- 

einen zulassigen Wert abgesunken isL bei als an dem Caesium-Ionenausiausch nicht direkt be- 

Bei Versuchen in einer Pilotanlage. deren GroQe ei- leiligter Trager ein Anionenausiauscher auf Polystyrol- 

ner fiir praktischen Einsatz geeigneten Aniage ent- basis bevorzugt wird. Das Ammonium-Kupfer-Hexa- 

sprach. zeigte es sich, daB zur Abtrennung des Caesium 35 cyanoferrat kann herstellungsbedingt geringe Anteiie 

aus dem Permeat bei Verwendung von Ammonium-Ei- von Kupfer(II)cyanoferrat(H) Cu(II)2[Fe(n) (CN)6] ent- 

sen-Hexacyanoferrat, das in mehreren Beschichtungen halten. 

auf Kunststoffgranulatkomer aufgebracht war, ein ein- Bevorzugt werden als Trager Kugeln, Granulate oder 

stufiger lonenaustausch ausreicht Es wurde aber fest- ahnliche annahernd kugelf6rmige kleine Korper mit ei- 

gestellt, daB dieses selektive Ionenaustauschermateriai 40 nem Durchmesser zwischen 0,4 und 1.2 mm. Es wurden 

unter den voriiegenden Verhaitnissen nicht ausreichend Kunststoff kugein ausgewahlt. die infolge ihrer Porositat 

bestandig ist So konnte nicht ausgeschlossen werden, eine groBe Oberflache besaBen und eine hohe Bin- 

daB Hexacyanoferrat-Anionen aus der lonenaustau- dungsfahigkeit an der gesamten Oberflache zu dem 

schersaule freigeseizt wurden, in den Batchiank gelang- Ionenaustauschermateriai aufwiesen. Der gewahlie 

ten und hier Eisen (III) hexacyanoferrat (II) bildeten. das 45 Durchmesser der Kugein gewahrleistet auBerdem eine 

in dem Produkt verblieb oder als Ablagerungen an Ap- gute Durchstrombarkeit einer lonenaustauschersaule. 

paratewandungen auftrat. Geringe Anteiie des AEHCF Ein bevorzugtes Tragermaterial ist ein im Handel er- 

wurden kolloidal in dem Permeat gelosi, aus dem sie haltlicher starkbasischer Anionaustauscher auf Polysty- 

nicht mehr zu entfernen sind. Femer stellte sich eine roibasis mit quartaren Ammoniumgruppen. Dieses Ma- 

allmahliche Veranderung des pH-Wertes ein. die das 50 terial kann beispielsweise Trimethylamingnippen als bei 

Verfahren nachteilig beeinfluBte. Ein durch Beschich- einem Anionausiausch aktive Gruppen enthalten. Die- 

tungen eines Kunststoff granulats mit Ammonium-Ei- ses Tragermaterial war bei durchgefuhrten Versuchen 

sen- Hexacyanoferrat hergestellter lonenaustauscher ist sehr gut geeignet, Ammonium-Kupfer-Hexacyanofer- 

in der nicht vorveroffentlichten DE-OS 38 29 654 be- rat und sich hieraus bildende andere Komplexe anzu- 

schrieben. 55 nehmen und festzuhalten. Eine mehrfache, vorzugswei- 

Aus DE-PS 37 04 046 ist ein weiterer Vorschlag be- se dreifache Beschichtung der porosen Kugein mit dem 

kanni. radioaktives Caesium mitteis in Wasser unlosli- Caesium-lonenaustauscher war zweckmaBig. um die 

chem Eisen (III) hexacyanoferrat (II) als lonenaustau- hohe Bindungsfahigkeit voll auszunutzen. Es konnte 

scher aus Lebens- und Futtermitteln wie z.B. im Verhalt- noch nicht geklart werden, ob die Bindungsfahigkeit auf 

nisi : 10 in Wasser aufgelostem Molkepulver zuentfer- 60 physikalischen Kraften oder auf einem Anionenaus- 

nen Nach Abtrennen von Fesistoffanteilen durch Zen- tausch zwischen dem Trager und dem Hexacyanoferrat 

trifugieren oder Filtern und Einstellen eines pH-Wertes beruht Die Synthese der caesium-selektiven Komplexe 

kleiner als 8 wird die Caesium enthaltende Fliissigkeit wird vor dem Einsatz der beschichteten Trager als Cs- 

mit dem lonenaustauscher in Verbindung gebracht. lonenaustauscher erzeugt, und die Bindung bleibt wah- 

Dies kann durch Einruhren des lonenaustauschers in 65 rend der Behandlung der zu dekontaminierenden Flus- 

einen Behilter mit anschlieBendem Abfiltrieren oder im sigkeit bestehen. 

Durchlauf der Fliissigkeit durch eine mit feinkdmigem Bei der Durchfuhrung des Verfahrens durfen in den 

lonenaustauscher gefullten Patrone erfolgen- Ange- lonenaustauscher keine Stoffe gelangen, die ihn un- 
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brauchbar machen. Derartige Stoffe sind vorher vor- 
zugsweise durch eine Filtration von dem Permeat abzu- 
trennen. So wird bei der Dekoniaminierung von Molke- 
pulver eine Ultrafiltration eingesetzt, die das EiweiO in 
einer Lactose-Salz-Losung als Reieniai zuriickhaii. 
wahrend eine nahezu eiweiBfreie Lactose-Saiz-Ldsung 
dem lonenaustauscher zugefiihrt wird. Caesium findet 
sich in annahernd gieichen Anteilen in Permeat und Re- 
teniat. Die eiweiBhaltige Losung wird in einen Mischbe- 
halter oder Batchtanic zuriickgefiihrt. Das Permeat wird 
im lonenaustauscher von dem enthaltenen Caesium be- 
freit und flieBt ebenfails in den Mischbehaiter zuriick. 
Durch die Aufrechterhaltung dieser Kreislaufe fur eine 
gewisse Zeit wird die Radioaktivitat der Losung in dem 
Mischbehaiter auf einen erwiinschten niedrigen Wert 
abgesenkt 

Bei einem durchgefiihrten Versuch mit einem Tankin- 
halt von 8900 Litem zu dem ein im Umlaufsystem des 
Permeats verbliebenes Volumen von 3000 Litem aus 
der Vorcharge kam, welches nach der Behandlung zu- 
ruckblieb (Totraumvolumen), warden von einem Aus- 
gangswert der gesamten Losung von uber 300 Bq/1 be- 
reits nach 60 Minuten 160Bq/l, nach 2 1/2 Stunden 
50 Bq/I und nach 4 Stunden 20 Bq/1 und nach 5 Stunden 
unter 10 Bq/I gemessen. Da das Molkepulver zuvor mit 
Wasser im Verhaltnis 1 : 4 aufgeldst wurde, entspricht 
der Wert von 10 Bq/1 Moikepulverlosung etwa einem 
Wert von 50 Bq/kg Molkepulver-Trockensubstanz. Bei 
einem Volumenstrom aus dem Batchtank von ca. 
8900 l/h wird eine Zykluszeit fiir die Dekontaminierung 
mit HiUe des lonenaustauschers von etwa 4 bis 5 Stun- 
den fur die Erreichung eines Wertes von weniger als 
100 Bq/kg in der Trockenmasse fiir zweckmaCig gehal- 
ten, wenn Ammonium-Kupfer-Hexacyanoferrat einge- 
setzt wird. Die Radioaktivitat des aus dem lonentau- 
scher austretenden Permeats war bei dreifach beschich- 
tetem Cranulat kleiner als 2 Bq/I. Es wurden mehrere 
Chargen behandelt. Die Temperatur des Permeats be- 
trug vorzugsweise 60°C im lonenaustauscher. Eine we- 
senilich hdhere Temperatur muB jedoch wegen der Ge- 
fahr einer nachteiligen Beeinflussung von EiweiQ und 
des kugelformigen Tragermaterials vermieden werden. 
Eine Temperatur unter 50° C scheint auch wegen der 
Gefahr von etwa in dem System auftretenden Verkei- 
mungen unzweckmaCig zu sein. 

Obwohl Ammonium-Kupfer-Hexacyanoferrat etwa 
dieseibe Bindungskapazitat fiir Caesium hat wie das zu- 
vor verwendete Ammonium-Eisen-Hexacyanoferrat 
wurde festgestellt, daB der lonenaustausch langsamer 
vonstatten geht. Es ist daher zweckmaBig, daB das Cae- 
sium enthaltende Permeat dem lonenaustauscher in ei- 
ner Menge pro Stunde zugefiihrt wird, die die Reak- 
tionszeit von etwa 12 Minuten beinhaltet und nicht un- 
ter 10 Minuten betragt. Ist die Menge des stundlich 
zugefiihrten Permeats kleiner, so werden keine besse- 
ren Ergebnisse erzielL Ist aber die Menge groBer als der 
angegebene Bereich, so kann es vorkommen, daB nicht 
genijgend Caesium abgetrennt wird. Urn die Filterporb- 
sitai des lonenaustauschermaterials optimal zu halten. 
wurde die Anstromung von unten iiber einen speziell 
konzipierten Fiherboden vorgenommen. 

In einer Aniage zur Dekontaminierung von Molke 
wurde eine lonenausiauschersaule viber drei Wochen 
ohne Auswechsein des lonenaustauschermaterials im 
24-Stundenbetrieb eingesetzt Am Ende dieser Zeit 
siieg die Radioaktivitat des behandelten Permeats von 
unter 2 Bq/1 auf uber 15 Bq/1. Es wurde daher eine zwei- 
te Saule nachgeschaltet, in der die restliche Radioaktivi- 



tat des Permeats nach der ersten Saule wieder auf einen 
angestrebien sehr niedrigen Wert reduziert wird. Der 
lonenaustauscher in der ersten Saule war jedoch weitcr- 
hin aktiv wirksam, ohne daB ein Auswechsein oder eine 
5 Regenerierung notwendig wurden. Eine Menge von et- 
wa 20% des lonenaustauschers in der ersten Saule wur- 
de fiir die zweite als ausreichend angesehen, um die 
Gesamtmenge des mit Caesium beladenen Austausch- 
ermaterials moglichst klein zu halten. 

10 Alternativ kann an eine Ultrafiltration auch wechsel- 
weise eine AustauschersSule. die bereits hoher mit Cae- 
sium beladen ist, und eine andere, die noch nicht oder 
nur gering beladen ist. angeschlossen werden. In der 
ersten Siiule erfolgt dann eine Grobdekontamination 

15 bis auf etwa 100 Bq/1 und in der zweiten eine Feinde- 
kontamination bis auf den gewunschten niedrigen Wen. 
Hierdurch kann das lonenaustauschermaterial z.B. der 
ersten Saule nahezu vollstandig beladen werden. Dieses 
Verfahren kann vorteilhaft bei zwei paralielen Linien 

20 mit je einer Ultrafiltration und einer Austauschersaule 
angewendet werden, wenn die Linien so betrieben wer- 
den, daB das Permeat wechselweise der einen oder der 
anderen Saule zugefiihrt wird, wobei in jeweils der ei- 
nen Saule die grobe und der anderen die feine Dekonta- 

25 mination erfolgt und erst nach Auswechsein des lonen- 
austauschers in der zuletzt fiir die Grobdekontamina- 
tion verwendeten Saule die Funktionen der Saulen ver- 
tauschi werden. 
Obwohl das Ammonium-Kupfer-Hexacyanoferrat 

30 auch bei langerer Betriebszeit den pH-Wert der Losung 
nicht beeinfluBt, ist es selbst empfindlich gegen Schwan- 
kungen des pH-Wertes, die beispielsweise durch unter- 
schiedliche Zusammensetzungen des Molkepuivers her- 
vorgerufen werden konnea Es wird daher bevorzugt, 

35 den ProzeB insbesondere im lonenaustauscher bei ei- 
nem pH-Wert im Bereich zwischen 4J& und 5^ und mdg- 
lichst bei 5,0 durchzufuhren. Soweit sich Abweichungen 
einstellen sollten, miissen Korrekturen des pH-Wertes 
vorgenommen werden. 

40 Es ist insbesondere bei der Anwendung des Verfah- 
rens zur Dekontaminierung von Molkepulver zweck- 
maBig, die nach der Entfernung des Caesiums aus Per- 
meat und Retentat gebildete Losung einer Spriihtrock- 
nung zu unterwerfen, um wieder ein lagerungsfahiges 

45 Produkt zu erhalten. 

Eine Aniage zur Durchfuhrung des Verfahrens zum 
Entfemen von radioaktivem Caesium aus Suspensionen. 
Losungen oder ahnlichen Flussigkeiien wird nachste- 
hend anhand der beigefiigten schematischen Darstel- 

50 lung der Fig. 1 beschrieben, die als ein bevorzugtes Aus- 
fiihrungsbeispiel eine Aniage zur Dekontaminierung 
von Molkepulver zeigL 

Das Molkepulver wird aus einem Silo 6 tiber einen 
Wiegbehalter 7 und eine Mischerstrecke 8 in heiBem 

55 Wasser eingefiihrt, das aus einer Zuleitung 5 uber einen 
Schlauchfilter 9 das Molkepulver in einen Auflbsungs- 
behalter 12 bringt. Der Behalter 12 ist mit einem lang- 
sam laufenden Riihrer versehen. der ein Entmischen der 
Moikepulverlosung wahrend der Maturation verhin- 

60 dert Die Moikepulverlosung verbleibi eiwa 60 Minuten 
in dem Auflosebehalter 12, bis sich eine ausreichend 
homogene Losung gebildet hat Um die Auflosung zu 
begiinstigen, wird der Behilter beheizL 
Fiir den Fall der Behandlung anderer Produkte kon- 

65 nen andere geeignete Einrichtungen zur Vorbereitung 
oder Auflosung des jeweils zu behandelnden Produktes 
eingesetzt werden, das danach in Form einer homoge- 
nen Flussigkeit einem dem Auflosebehalter 12 entspre- 
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chenden Behalter entnommen werden kann. aktivitat herabgesetzt wird. Auf diese Weise konnen die 

Der Inhalt des Auflosebehaliers 12 wird dann fiber durch lonenaustausch zu behandelnde Menge sowie alle 

eine Pasteurisierungs- und Temperierungseinrichtung ubrigen Verfahrensparameter konstant gehalten wer- 

13 in einen MischbehaUer oder Batchtank 14 geleitei. In den. Auch diese zweiie Saule wird ab Begmn ihrer Zu- 

der Einrichtung 13 erfolgt die Pasteurisierung durch 5 schaltung standig durchstromi und ist in den kurzge- 

kurzzeitige Erhitzung auf ca. 85*C und anschlieOend die schlossenen Kreislauf fur Permeat einbezogen. der be- 

Einstellung einer Betriebstemperatur von vorziigsweise trieben wird. wenn dem lonenaustauscher 16 kein Per- 

60bis65°CfurdieweitereBehandlung. meat iiber die Ultrafiltration 15 zugefuhrt wird. weil 

Der Batchtank 14 ist mil einem Ruhrer versehen. der beispielsweise die Ultrafiltration 15 gereinigt wird. 

fiir eine Homogenitat der in dem Tank vorhandenen 10 Da die Zeit eines Zyklus fur die Behandlung im Kreis- 

Losung sorgt Aus dem Batchtank 14 gelangt die ge- lauf durch den Mischbehalter 14 etwa 4 bis 5 Stunden 

samte Losung zur Ultrafiltration 15. Von hier wird das betragt, ist es voneilhaft, der Pasteurisierung 13 drei 

Retentat direki in den Batchtank 14 zuriickgefuhrt. Das Aundsebehalter 12 vorzuschalten. die wechselweise be- 

nahezu eiweiBfreie Permeat wird zum lonenausiau- trieben werden und an die Pasteurisierung 13 auch drei 

scher 16 geleitet. Die Caesium-lonen lagem sich am 15 weitere Linien mit je zwei Batchtanks 14. einer Ultrafil- 

lonenaustauschermaterial an, und das von Caesium be- tration 15 und einem lonenaustauscher 16 anzuschlie- 

freite Permeat flieBt ebenfalls in den Baichbehalter 14 Ben. Dies vergleichmaBigt die Betriebsbedingungen al- 

zuriick Ist die insbesondere auf Csl37 und Csl34 zu- ler Aniageteile. Die Kapaziiat der Komponenten der 

ruckzufiihrende Radioaktivitat ausreichend stark redu- Anlage wird zweckmaBigerweise so gewahlt, daB bei 

ziert. wird der Inhalt des Batchtanks 14 fiber eine Pa- 20 etwa kontinuierlicher Zufuhrung und Abgabe des Pro- 

steurisierungseinrichtung 20 in einen Ubergabebehalter duktes einzelne Anlagenieile zwischenzeitlich gereinigt 

19 geleitet. Aus diesem kann die nicht mehr radioaktive und fiberpruft werden konnen. Ferner wird die Anlage 

Molkepulverlosung entnommen und zu einer Spruh- als im Wesentlichen geschlossenes System ausgebildet. 

trocknung gebracht werden. aus dem kontaminierle Produktbestandteile nicht ent- 

Das mit Caesium beladene oder sonst unbrauchbar 25 weichen konnen. 

gewordene lonenaustauschermaterial wird aus dem Fig. 2 und 3 zeigen UltraFiltration und lonenaus- 

lonenaustauscher 16 in einem geschlossenen System tausch in zwei parallelen Linien. die die Batchtanks 14a, 

ausgespult und in einem Austragbehalter 17 so konditio- b, c, d, die Filter 15b und 15d sowie die Saulen 16b und 

niert, daB es in Transportbehaiter 18 abgefullt werden 16d enthalten. welche wechselweise den Filtern zuge- 

l^ann^ 30 schaltet werden. 

In der vereinfachten Darstellung sind Pumpen, Venti- In Fig. 2 erfolgt gemaB oberem Teil der schemati- 

le und Anschlusse ffir die Reinigung der Anlagenteile schen Darstellung eine Grobdekontamination des Per- 

nicht eingezeichnet. Die Behalter und Rohrleitungen meats aus der Ultrafiltration 15b in der schon starker 

konnen nach Standards der Lebensmitteltechnik in ab- beladenen Austauschersaule 16b. wobei das teilweise 

gestimmten Verfahrensschritten gereinigt werden. Die 35 dekontaminierte Permeat in dem Batchtank 14b zuruck- 

Reinigung der Ultrafiltrationanlage erfolgt mit enthar- flieBt. Ist die Aktivitat auf 70 bis 150 Bq/1. vorzugsweise 

tetem Wasser und geeigneten Reinigungsmitieln in auf unter 100 Bq/1 reduziert, wird die Filtration 15b mit 

zweckmaBigen Konzentrationen in eigenen Reini- der Saule 16d. in der bisher nur wenig Caesium angela- 

gungskreislaufen. Auch die Reinigung des lonenaustau- gert wurde, verbunden (s. Fig. 3). und es erfolgt erne 

schers erfolgt getrennt. insbesondere mit weichem Was- 40 Feindekontamination des Permeats bis auf Werte unter 

ser dem gegebenenfalls ein pH-neutrales Desinfek- 20 Bq/1. vorzugsweise weniger als 10 Bq/l. 

tionsmittel zur Verhinderung bakteriologischer Verun- In Fig. 2 ist die Ultrafiltration 15d der anderen Lime 

reinigungen zugesetzt sein kann. In der Zeichnung sind zunachst mit der wenig beladenen Saule I6d verbunden. 

ferner die Oberwachungsgerate fur Temperaturen, urn eine Feindekontamination des zuvor in der SSule 

Strahlung usw. nicht eingetragen. 45 16b (vergl. Fig. 3) grob dekontaminicrten Permeats zu 

Die an die Pasteurisierungseinrichtung 13 anschlie- erreichen. Ist die Aktivitat der Charge aus Batchtank 

Bende Linie insbesondere der Kreislauf durch Batch- 14d ausreichend reduziert, wird die m Fig. 2 dargestellte 

tank 14 Ultrafiltration 15 und lonenaustausch 16 wird Schaltung in die in Fig. 3 dargestellte verandert Aus 

batchweise betrieben. Um trotzdem eine kontinuierii- Batchtank 14c erfolgt nun eine Grobdekontamination in 

che Durchstromung von Ultrafiltration und lonenaus- 50 Saule 16b und das schon grob behandelte Permeat aus 

tauscher zu erreichen, werden zwei wechselweise zu Batchtank 14b wird zur Feindekontamination durch 

benutzende Batchtanks 14 vorgesehen. Von diesen ist Saule 16d geleitet. c- . j 

ieweils der eine im Kreislauf eingeschlossen. wahrend Wahrend bei Verwendung von nur einer Saule das 

der andere gefuUt Oder entleeri wird. Die Aufnahmefa- lonenaustauschermaterial mit nicht mehr ais etwa 

higkeit des lonenaustauschermaterials fur Caesium-Io- 55 500 Bq/g beladen werden kann. wenn em Endwert von 

nen ist sehr groB. so daB dieses Material iiber eine Viel- 20 Bq/1 nicht uberschritten werden soil, kann durch erne 

zahl von Zyklen im lonenaustauscher verbleiben kann. anfangliche Grobdekontamination eine Beladung der 

Nachdem die lonenaustauschersaule 16 erstmalig von hierfur eingesetzten Saule bis etwa 1500 Bq/g erreicht 

dem Permeat durchflossen wurde, sollie eine Durch- werden. was die Menge des ais dekontaminiertes Mate- 

stromung der Saule aufrechierhalten bleibea Bei Be- bo rial zu enisorgenden lonenaustauschcrs herabseizt. 

triebsunterbrechungen ist zu diesem Zweck ein Kurz- Ist die Saule z.B. 16b fur die Grobdekontamination als 

schluB-lCreislauf vorgesehen. der das Permeat zirkulie- weitgehend beladen anzusehen, wird der lonenaustau- 

ren laBt und auf der Zeichnung nicht dargestellt ist. scher gegen neues Material ausgetauscht. Von nun an 

Der Saule kann wenigstens nach langerer Betriebs- wird die Saule 16b zur Femdekomamination und die 

zeit. wenn die Radioaktivitat des in der Saule 16 behan- 65 Saule I6d fur die Grobdekontamination eingesetzt. Das 
delten Permeau einen vorgesehenen niedrigen Wert Nachfullen einer Saule und die Vertauschung der Funk- 

uberschreitet, eine zweite. kleinere Saule 16a im Voll- tionen ist auch erforderlich. wenn die Femdekontamina- 
strom nachgeschaltet werden. in der die restliche Radio- tion nicht unter dem erwiinschten niedrigen Wert cr- 
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gibi. 

Die nur schematisch dargesiellie zusatzliche steue- 
rungstechnische Umschaltung der einzelnen Ltnien er- 
moglicht ein wechseiseitiges Ansteuern der jeweiligen 
lonenaustauschersaulen 16, um sowohl eine optimale s 
lonenaustauschermaterialausnutzung in bezug aur die 
Cs-Ionenaufnahmefahigkeit zu gewahrleisten als auch 
den zeitabhangigen lonenaustauschermateriaieinsatz in 
Bezug auf die Anzahl der Zyklen zu nutzen. 

Auch bei drei parallelen Linien konnen die Ultrafiltra- lo 
tionseinrichtungen wechselweise mit einer der Sauien 
verbindbar sein, um durch eine abschlieBende Feinde- 
kontamination eine niedrige Aktivitai des Produkts zu 
erreichen und die Menge des dabei kontaminierten 
lonenaustauschermaterials zu verringern. is 

Patentanspriiche 

1. Verfahren zur Entfernung von radioaktivem 
Caesium aus Suspensionen, Losungen und ahnii- 20 
Chen Fliissigkeiten. wobei 

a) die Fiussigkeit, gegebenenfalls nach Zube- 
reitung aus trockenen Vorprodukten in eine 
homogene Zusammensetzung gebracht, 

b) die Fiussigkeit beziiglich ihrer Temperatur 25 
konditioniert und einer Filtration unterworfen 
wird, nach der das fur einen lonenaustauscher 
nachteilige Retentat in einen Batchbehalter 
zuruckgeleitet wird, 

c) das Caesium enthaltende Permeat einem lo- 30 
nenaustausch zugefiihrt wird. in dem sich das 
Caesium an dem lonenausiauschermaterial an- 
lagert und von dem das von Caesium befreite 
Permeat zu dem Retentat in den Batchbehal- 
ter zuriickgefiihrt wird. 35 

d) wobei diese Zirkulation solange aufrechter- 
halten wird, bis die Kontamination der Fiussig- 
keit in dem Mischbehalter unter einen vorge- 
gebenen Wert gefallen ist, 

dadurch gekennzeichnet, daO 40 

e) als lonenaustauschermaterial durch Be- 
schichtung eines Tragers mit Ammonium- 
Kupfer-Hexacyanoferrat erzeugte Komplexe 
verwendet werden, 

0 als das in einem am Austausch von Caesium- 45 
lonen unbeteiligten Tragermaterial hochporo- 
se. eine groBe Oberflache aufweisende Kugein 
aus einem Kunststoff. der eine hohe Bindungs- 
fahigkeit zum lonenaustauschermaterial auf- 
weist, eingesetzt werden, 50 
g) wobei die Kugein einen Durchmesser zwi- 
schen 0,4 und 1,2 mm besiizen. 

2. Verfahren nach Anspruch 1. dadurch gekenn- 
zeichnet, da6 als Tragermaterial ein starkbasischer 
Anionenaustauscher auf Polystyrolbasis mit quar- 55 
taren Ammoniumgruppen verwendet wird. 

3. Verfahren nach Anspruch 1 oder 2. dadurch ge- 
kennzeichnet, daO das Verfahren iiber eine mehr- 
wdchige Betriebszeit ununterbrcchen mit demsel- 
ben lonenausiauschermaterial in einer Ausiau- bO 
schersaule betrieben wird und daO bei Ansteigen 
der Radioaktivitat des in der Saule behandelten 
Permeats iiber einen vorgegebenen niedrigen Wert 
eine zweite Austauschersaule in Reihe nachge- 
schaltet wird, in der die restliche Radioaktivitat des 65 
Permeats reduziert wird. 

4. Verfahren nach Anspruch 1 oder 2, dadurch ge- 
kennzeichnet, daB von einer Ultrafiltration ausge- 



046 Al 

8 

hend im Umlauf zunachst eine Grobdekontamina- 
tion des Permeats auf einen Wert etwa zwischen 70 
und 150Bq/l in einer bereits starker mit Caesium 
beladenen Austauschersaule und danach eine Fein- 
dekontamination in einer noch wenig beladenen 
Austauschersaule auf unter 20 Bq/I erfolgt 

5. Verfahren nach einem oder mehreren der An- 
spriiche 1 bis 4, dadurch gekennzeichnet daB das 
Caesium enthaltende Permeat dem lonenaustau- 
scher in einer Menge pro Stunde zugefiihrt wird. 
die eine Reakiionszeit von 10 bis 12 Minuten ergibt. 

6. Verfahren nach einem oder mehreren der An- 
spriiche 1 bis 5, dadurch gekennzeichnet, daC das 
Caesium enthaltende Permeat dem lonenaustau-. 
scher mit einer Temperatur von wenigstens 50° C 
vorzugs weise bei etwa 60° C zugefiihrt wird. 

7. Verfahren nach einem oder mehreren der An- 
spriiche 1 bis 6, dadurch gekennzeichnet. daB we- 
nigstens das den lonenaustauscher durchflieBende 
Permeat auf einen pH-Wert im Bereich von 4,8 bis 
S^gehaltenwird. 

8. Anwendung des Verfahrens nach den Anspru- 
chen 1 oder 2 bis 7 auf die Dekontaminierung von 
Molkepulver. wobei das Molkepulver mit Trink- 
wasser im Verhaltnis etwa I : 4 aufgeldst wird. als 
Filtration eine Ultrafiltration eingesetzt wird, bei 
der das EiweiB im Retentat zuriickgehalten und 
eine Lactose-Salz-Losung als Permeat dem lonen- 
austausch zugeleitet wird und die nach der Entfer- 
nung des Caesium aus Permeat und Retentat gcbil- 
dete Losung einer Spruhtrocknung unterworfen 
wird. 

9. Anlage zur Durchfiihrung des Verfahrens nach 
einem oder mehreren der Anspriiche 1 bis 8 unter 
Verwendung von 

a) Behaltern (12) zur Vorbereitung oder Auflo- 
sung des zu behandelnden Produkies, 

b) Einrichtungen (13) zum Temperieren und 
Pasteurisieren der Flussigkeiten, insbesondere 
fiir eine annahemd gleichmaBige Behandlung 
und Abgabe trotz batchweiser Bearbeitung 
der zu behandelnden Fiussigkeit, 

c) einem Batchtank (14), in den die pasteuri- 
sierte Fiussigkeit eingeleitet und in dem wah- 
rend der Dekontamination Permeat und Re- 
tentat wieder zusammengefiihrt werden, 

d) eine Ultrafiltrationseinrichtung (15) zur 
Trennung der Fiussigkeit in Permeat und Re- 
tentat, 

e) einem lonenaustauscher (16). der vom Per- 
meat durchflossen wird, 

dadurch gekennzeichnet. daB 

f) der lonenaustauscher (16) hochporose Ku- 
gein aus einem Kunststoff, die mit Ammoni- 
um-Kupfer-Hexacyanoferrat und/oder daraus 
entstehenden Komplexen als fiir den Aus- 
tausch der Caesium- lonen aktivem lonenaus- 
tauschermaterial beschichtetsind.enthalt und 

g) nach der Pasteurislerungs- und Temperier- 
einrichiung (13) wenigstens eine mit einer Zy- 
kluszeit von etwa vier bis funf Stunden konii- 
nuieriich betreibbarer Linie anschlieBt. die 
zwei Batchbehalter (14) umfaQt. von denen je- 
weils einer in den Kreislauf der Ultrafiltration 
(15) und dem lonenaustauscher (16) einge- 
schaltet ist und der andere gefullt oder entieert 
wird. 

10. Anlage nach Anspruch 9, dadurch gekennz ich- 
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net, daQ nach einem ersten lonenaustauscher (16) 
ein zweiter, kleinerer lonenaustauscher (16a) bei 
Bedarf einschaltbar angeordnet ist. 

1 1. Aniage nach Anspruch 9, dadurch gekennzeich- 
net. daB wenigstens zwei parallele Linien mit Je s 
einer Ultrafiltration (f Sb, 15d) und einem lonentau- 
scher (16b. I6d) vorhanden und so schaltbar sind, 
daB die Ultrafiltrationen und die ihnen zugeordne- 
ten Batchtanks (14) abwechseind mit dem einen 
Oder dem anderen lonentauscher verbindbar sind. lo 

12. Aniage nach einem der Anspriiche 9 bis 11, da- 
durch gekennzeichnet, daB die lonenaustauscher 
(16. 16a, I6b, I6d) an einen Kreislauf anschlieBbar 
sind. durch den ein Strom von Permeat durch die 
Austauscher aufrechterhalten warden kann, wenn u 
keine Zufuhr von Permeat aus der Ultrafiltration 
(15)erfolgL 

13. Aniage nach Anspruch 9. insbesondere fur die 
Behandlung von aufldsbaren Pulvern wie Molke- 
pulver, dadurch gekennzeichnet, daB der Pasieuri- 20 
sierungs- und Tempericrungseinrichtung (13) drei 
parallel angeordnete Auflosebehalter (12) vorge- 
schaltet und drei Linien mit Mischbehaitern (14) , 
Ultrafiltration (IS) und lonenaustauscher (16) nach- 
geschaltet sind, die jeweils in unterschiedlichem Be- 25 
arbeitungszustand betreibbarsind. 

14. Aniage nach einem oder mehreren der Ansprii- 
che 9 bis 13, dadurch gekennzeichnet, daB Auflose- 
behalter (12) und Batchtank (14) beheizbar und mit 
Riihreinrichtungen versehen sind. 30 

15. Aniage nach einem der Anspriiche 9 bis 14, da- 
durch gekennzeichnet, daB sowohl dem Filter (15) 
als auch dem lonenaustauscher (16) eigene Reini- 
gungskreislaufe zugeordnet sind, die unabhangig 
von Reinigungseinrichtungen fiir die ubrigen An- 35 
lagenteiie betreibbarsind. 
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